





















2009 年 2 月 
 
 




第 1 章 序論 ·····························································  1 
第１節  概説 ·····························································  1 
第 2 節  微生物迅速計測技術の既往研究と課題 ···························  3 
第 3 節  本論文の目的と構成 ·············································  7 
参考文献 ····································································  10 
 
第 2 章 大腸菌群数の迅速計測技術に関する基礎的研究 ···········  13 
第 1 節  概説 ·····························································  13 
第 2 節  大腸菌群数計測フローの迅速化の実現と高感度化 ················  14 
   2-2-1 概論 ························································  14 
   2-2-2 研究方法 ····················································  18 
   2-2-3 結果および考察 ·············································  27 
第 3 節 大腸菌数計測に関する基礎的検討 ·······························  49 
   2-3-1 概論 ························································  49 
   2-3-2 研究方法 ····················································  50 
   2-3-3 結果および考察 ·············································  50 
第 4 節 結語 ·····························································  52 
参考文献 ····································································  53 
 
第 3 章 大腸菌群数計測法の装置化と性能評価に関する研究 ······  55 
第 1 節  概説 ·····························································  55 
第 2 節  大腸菌群数計測法の装置化 ······································  55 
   3-2-1  概論 ························································  55 
   3-2-2  装置構築 ····················································  56 
   3-2-3  装置動作 ····················································  56 
   3-2-4  基本性能の確認 ·············································  68 
第 3 節  実証装置の性能実証 ·············································  69 
   3-3-1  概論 ························································  69 
   3-3-2  研究方法 ····················································  69 
   3-3-3  実験結果および考察 ········································  78 
第 4 節  結語 ·····························································  87 
参考文献 ····································································  88 
 
第 4 章 雨天時未処理下水のオゾン消毒に関する基礎的研究 ·······  90 
第 1 節  概説 ·····························································  90 
第 2 節  フィールド実験装置による高速オゾン消毒 ······················  91 
   4-2-1  概論 ························································  91 
   4-2-2  研究方法 ····················································  92 
    4-2-3  結果および考察 ·············································  99 
第 3 節  オゾン消毒への各種水質項目の与える影響と安全性 ·············  117 
   4-3-1  概論 ························································  117 
   4-3-2  研究方法 ····················································  118 
   4-3-3  結果および考察 ·············································  119 
第 4 節  結語  ····························································  129 
参考文献 ····································································  130 
 
第 5 章 大腸菌群数計測装置による高速消毒システムの開発 ·······  131 
第 1 節  概説 ·····························································  132 
第 2 節  二次処理水の消毒シミュレーション ·····························  132 
  5-2-1  概論 ··························································  132 
  5-2-2  シミュレーションモデルの構築 ·······························  132 
  5-2-3  シミュレーション計算方法 ····································  141 
  5-2-4  計算結果および考察 ···········································  141 
第 3 節 雨天時未処理下水の消毒シミュレーション ························  147 
  5-3-1  概論 ··························································  147 
  5-3-2  シミュレーションモデルおよび計算方法 ······················  148 
  5-3-3  シミュレータの妥当性評価 ····································  149 
  5-3-4  シミュレーション計算方法 ····································  153 
  5-3-5  計算結果および考察 ···········································  156 
第 4 節 結語 ······························································  163 
参考文献 ····································································  164 
 









































































 第 2 節 微生物迅速計測技術の既往研究と課題 






























































































以上の比較検討結果を 1 つにまとめたものとして表 2-1 に示す。 
 
表 2-1 微生物数迅速測定方法の比較 






測定時間 45 分 2 時間 15 分 5～30 分 
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の観点から調べた。次に、第 2 章で測定を妨害することが分かった SS を除去す









































 最後に、以上により得られた結果を第 6 章にまとめる。 
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中心的に保有していると考えられる 3）。図 2-1 に β－ガラクトシダーゼと蛍光酵
素基質である 4-メチルウンベリフェリル-β-ガラクトピラノシド（以下「4-MUG」）
の反応式を示す。反応後に生成した蛍光物質である 4－メチルウンベリフェロン


























































図 2-2 に反応時間と 4-MU の濃度変化の一例を示す。これは全体の酵素反応時
間を 30 分とし、0、10、20、30 分時で蛍光強度を測定し、蛍光強度の値を予め
















図 2-2 酵素反応時間と 4-MU 濃度変化の一例 
 
β-ガラクトシダーゼが反応する蛍光酵素基質としては、すでに示した 4-MUG 
(4 - methylumbellyferyl - β - D - galactopyranoside)7),8)の他に 4 - TFMUG （4 - 
trifluoromethylumbellyferyl - β - D- galactopyranoside）9),10）などが知られている。
4-TFMUG から生成した 4-トリフルオロメチルウンベリフェロン（4-TFMU）は、
励起光 490nm、蛍光は 530nm の蛍光特性を持つ。現在、光源として容易に活用
できるものは比較的波長が長いものが多いため、装置構成の面では 4-TFMUG の
方が有利であるが、試薬の入手のしやすさとコスト面（4-MUG の 10 倍以上）で




















































































地で育成したコロニーを釣菌し、ビオメリュー社の微生物同定キット API 20 を
 
19 
用いて同定したもののうちの 7 種類、合計 8 種類を用いた。細菌株の種類を表
2-1 に示す。 
表 2-1 人工調整菌液サンプルに用いた菌株 
名前 種類 
Escherichia.coli K12 株 大腸菌群 
Klebsiella pneumoniae 大腸菌群 
Klebsiella oxytoca 大腸菌群 
Enterobacter clocae 大腸菌群 
Citrobacter freundii 大腸菌群 
Kluyvera spp 腸内細菌（非大腸菌群） 
Aer.hydrophila 1 腸内細菌（非大腸菌群） 
Aer.hydrophila 2 腸内細菌（非大腸菌群） 
 
菌液のサンプルは TSB 培地（without グルコース：Difco 社）にβ-ガラクトシ
ダーゼの誘導剤である IPTG (isopropyl thiogalactoside) を 0.006％添加した液体培
地により、細菌を 18～20 時間 37℃で培養後に孔径 0.2μm のメンブレンフィル

























ｼ ｺ ﾚ ｰ ﾄ寒天培地
法：CFU/mL） 
一般細菌数（標




20～25 3～15 0.004～0.025 100～30,000 150～30,000 
 
β-ガラクトシダーゼ活性値の測定は手分析で行った。測定のフローチャートを



































図 2-3 β-ガラクトシダーゼの活性測定の手順（手分析法） 

















1mL を 2 本ずつ
取り出す 


























 (2) 基質濃度の最適化 
酵素反応は酵素濃度が一定の場合、以下の Michaelis- Menten 式に従うことが
知られている 15）。 





 横軸に基質濃度を取り、縦軸に反応速度を取ると、図 2-4 に示す概念図となる。



























4-MUG の Vmax、Km を求めるために Lineweaver-Burk プロットを利用した。
即ち式(A)を変形した 
1/v=1/Vmax + Km/Vmax･1/[S]……………………………………(B) 
から 1/V と 1/[S]を軸として傾きと切片を求める。 
 
2000 年 9 月 21 日に A 処理場で採取した二次処理水（塩素消毒前）をサンプ
ルとして実験を行った。実験条件を以下の表 2-3 に示す。 
 
表 2-3 4-MUG 濃度の最適化実験条件 
項目 仕様 
試料 2000 年 9 月 21 日 A 処理場にて 10 時頃採取 
4-MUG 濃度 0.005、0.01、0.025、0.05（標準状態）、0.1％ 
リン酸緩衝液
濃度 
pH 7.0、40mM ナトリウム塩 
SDS 濃度 標準状態 0.02％ 
NaOH 水溶液 1M 
実験方法 各 4-MUG 濃度について、0.22μm のろ過有無のそれぞれにつ
いて行い、ろ過有りをバックグラウンドとして差し引き、予




(3) 酵素反応時の pH 依存性 
リン酸緩衝液は酵素反応の安定化のために必要であるが、緩衝能は下水より
も大きく設定して季節による pH 変動にも対応可能とし、さらに β-ガラクトシダ
ーゼ活性をもっとも大きくするという点から最適化すべきものと考えられる。 
 




表 2-4 各種大腸菌群の β-ガラクトシダーゼの pH 依存性（文献調査） 
文献 由来 最適 pH 条件 
文献 16） Escherichia coli 6.8 Mg イオン存在下 
文献 17） 血小板 4.8 37℃ クエン酸バッファー 
基質：メチル-ウンベリフェリル-ア
セチル-グルコザミナイド。 














2000/9/4 採水 7.0 20 
同上 6.0、6.5、7.0、7.2、7.5、7.89 40 
2001/2/5 採水 6.0、6.5、7.0、7.5 40 
 
















に表 2-6 に示す実験を行った。 
 
         表 2-6 アルカリ注入量最適化実験 
注入 NaOH 濃
度 
10M 1M 0.2M 0.1M 蒸留水 
注入時の最終
pH 
13.5 12.4 10.8 7.6 6.9 
実験操作 標準法で試験を行い、蛍光測定は日立 F-2000（励起波長
358nm、 蛍光波長 450nm）で蛍光強度（F.I）の経時変化を








A. 実験 1 
二次処理水（2000 年 9 月 4 日に A 処理場にて採取サンプル）について、励起
波長を固定しておき、蛍光波長を変化させながら、蛍光強度を測定した。励起
波長の設定範囲は 345～380nm とした。 
 
B. 実験 2 














の有無で活性が変化するかについて実験を行った。実験条件を表 2-7 に示す。 
 
表 2-7 誘導剤 IPTG の有無の検証実験方法 
サンプル 最終 IPTG 濃度 実験手順 
二次処理水（2000 年 9 月
21 日 A 処理場にて採水） 
1.1mM サンプルに 100mM IPTG 溶液












表 2-8 実験仕様 
サンプル下水 酵素反応温度 
2000/10/2 採水 37、40、42、45、50 
2001/2/5 採水 35、37、40、42、45 
 
(9) 測定下限値の検討 
測定下限については、下水の放流基準値である 3,000 CFU/mL 以下であるもの
の、実際の下水処理場における消毒前の二次処理水の大腸菌群数が 3,000 
CFU/mL 以下で数百 CFU/mL のレベルの場合も多いことから、この付近で下限
値が確保されれば、消毒剤の注入量を制御する上で問題ないものと考えられる。 
 
実験は A 処理場において 2000 年 10 月 16 日に採水したサンプルを原水とし、
滅菌生理食塩水で 2、5、10、50 倍に順次希釈していき、それらのサンプルにつ
いて最適化された標準測定方法で酵素活性を求め、バックグラウンド値（孔径





























図 2-5 単位菌数あたりの β－ガラクトシダーゼ（β-gal）活性値 
 
図から、大腸菌群と非大腸菌群を比較すると全体的には大腸菌群（図 2-5 で横
軸で左から 5 項目）と非大腸菌群（Kluyvera.spp および Aeromonas.hydrophia）を
比較するとのほうが β－ガラクトシダーゼ活性は高いと考えられる。しかし非大













































































































①については β-ガラクトシダーゼ活性を持つ非大腸菌群である Aer.hydrophila, 
Kluyvera spp の割合が大きい場合に問題となる。しかし、これらの微生物数の割
合が二次処理水中で極端に濃度が高くなることは無いこと 3）および、図 2-3 で





















－ガラクトシダーゼ活性値を示す）とし図 2-6 に示す。また Lineweaver-Burk プ






















図 2-7 4-MUG 濃度と傾きの差の関係（Lineweaver-Burk） 
 










































直線から外れてくることがわかる。図 2-8 の回帰直線及び式(2) から Km、Vmax
を求めて以下の結果を得た。 
 
Km = 427 (μM) 
Vmax = 7.46 (nM/min) 
 
求めた Km の値 427μM と図 2-3 に示す 4-MUG 濃度である 148 μM と比較する
と、この系は一定反応速度の範囲内に無い、つまり反応速度が基質濃度の変化





(3) 酵素反応時の pH 依存性 
















































図 2-8 各菌の単位菌数当りの β-ガラクトシダーゼ活性値の pH 依存性 
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図 2-8 に示されている細菌類で主要な大腸菌群については pH 7.0 とすれば、
問題なく β-ガラクトシダーゼ活性を求めることができることが分かった。 
 









図 2-9  pH 変動に対する β-ガラクトシダーゼ活性値（2001/2/5 採水） 
 
図 2-9 より、二次処理水の場合でも pH 7.0 を最大値としていることから、試
薬混合後において pH 7.0 付近になるような緩衝液を用いれば高感度に測定可能
であることが分かった。 
 
(4)  SDS 濃度の最適化 
















































































































ている可能性が高い。図 2-9 によれば pH 13.5 の条件下では、300 秒放置する
ことで、蛍光強度が半分以下になっている。また pH 10.8 以上 12.4 以下では 5
分放置で 20％程度低下しているが、60 秒以内では 10％以下の変動で抑えられ










































































































図 2-14 誘導剤 IPTG の影響 
  
 図 2-14 によれば、IPTG を添加しない場合と比較すると添加した場合は約 38％











































 二次処理水をサンプルとした場合の実験結果を図 2-16 に示す。図から明らか
のように、42℃を最大値とした特性が得られており、37℃では β-ガラクトシダ
ーゼ活性値（＝4-MU 生成速度）は約 12％程度低下している。図 2-15 と比較す




































































図 2-15 各菌の単位菌数当りの β-ガラクトシダーゼ活性値の温度依存性 
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(8) 測定下限値の検討 










図 2-17 検出下限値の実験結果 
 
 図 2-17 からわかるように大腸菌群濃度 100 CFU/mL 以下では、バックグラウ
ンドノイズに埋もれており定量は困難であるが、150 CFU/mL 以上ではデソキシ
コレート培地法のカウント数と β－ガラクトシダーゼ活性値はほぼ直線的に比



































































図 2-18 単位大腸菌群数当たりの β-ガラクトシダーゼ（β-gal）活性値の変化 
 




























































シダーゼ活性値は 0.1μg/L･CFU･mL と低いが、2000 年 8～12 月までは図中の点






じサンプルで SS および OD660 に顕著な上昇傾向が見られた。比較した例とし
て表 2-9 に A 処理場の冬季の 2 月と春の 5 月のデータを示す。両者はデソキシ
コレート寒天培地法では同程度の大腸菌群であるにも関わらず β-ガラクトシダ
ーゼ活性値は 2 月の方が 10 倍以上高かった。また 2 月のサンプルは 5 月のサン
プルと比較して OD660 が 7 倍以上であり、濁質成分濃度が高い傾向であった。 
 
表 2-9 A 処理場の水質比較 
項目 2000 年 2 月 26 日 
サンプル 
2001 年 5 月 18 日 
サンプル 







吸光光度（at:660nm） 0.029 0.004 
SS 濃度(mg/L) 6.0 4.0 
 




② 濁質に β-ガラクトシダーゼそのものが吸着している可能性 
③ 濁質が蛍光測定に影響を及ぼしている可能性 
41 












次に③であるが、今回の二次処理水の SS 濃度が高々15mg/L と低く、吸光光















神戸市 A 処理場の冬季のサンプルとして 2002 年 1 月～2 月の 7 サンプルの消
42 
毒前二次処理水を用いて、孔径 8μm のフィルタ（ADVANTEC 社 K800A047A）
および 5 種 A フィルタでろ過を行い、大腸菌群数の変化を調べた。ADVANTEC
社のK800A047Aは、材質がポリカーボネート製で電子銃による孔が空いており、
孔径の分布が比較的小さい。一方、5 種 A フィルタは、繊維を織ったものであ
り、公称の保留粒子径は 7μm であるが、8μm フィルタよりも孔径分布が大き
いと推測される。 
 












図 2-19 フィルタろ過後の大腸菌群数の変化 
  



























地法）と β-ガラクトシダーゼ活性値（図 2-3 のフロー）を求め、元のサンプルの
濃度に換算した結果を図 2-20 に示す。なお、このサンプルのもともとの大腸菌












図 2-20 8μm フィルタろ過水とろ過残留物の大腸菌群数と 
β-ガラクトシダーゼ（β-gal）活性値の変化 
 




















































(2) 2 時間以内に活性汚泥を室温（20℃）条件でしんとう攪拌（約 60rpm）す
る。 
(3) 各時間毎に 50m 採取して遠心分離機にて分離する（2000rpm 1 分＋自然
沈降 5 分） 











































































































図 2-22 OD660 と pH の時間変化 
 




(2)  OD660 は増加するが 4 時間以降は変化が少ない。pH はいったん大きく
なるも最終的には低下する。 
 
 図 2-21 から、トータルの酵素活性に変化はないものの振とうするにつれ大腸
















































 しかし、フィルタの孔径が大きすぎると SS を除去できず、フィルタろ過を行
なう意味がなくなる。その観点から孔径が 8～30μm 程度のフィルタを用いて前




 A 処理場の二次処理水として 28 回分をサンプルとし、孔径 8μm のフィルタつ
まり ADVANTEC 社の K800A047A を前処理としてろ過した場合とろ過しない場
合をそれぞれサンプルとして、β-ガラクトシダーゼ活性値の測定を行った結果を












図 2-23 ろ過なしの A 処理場のデソキシコレート寒天培地法と 












図 2-24 ろ過前処理実施時の A 処理場のデソキシコレート寒天培地法 
とフィルタろ過後の β-ガラクトシダーゼ活性値の比較 
 



















































た。測定サンプルの状態について表 2-10 に示す。 
 
表 2-10 O 処理場の測定サンプル 
 対象データ データ点数 

























（約 0.1μg/L/min・1000CFU）は孔径 8μm フィルタろ過による測定値に与える影
響はほとんど無いことが分かる。次に単位大腸菌群数当たりの β-ガラクトシダ
ーゼ活性値の逆数を求め、最大値、最小値、平均値、測定差異の範囲について



























































計算した結果を表 2-11 に示す。 
 
表 2-11 各処理場における β-ガラクトシダーゼ活性値／大腸菌群数 




ﾌｨﾙﾀ無し 16.67 0.114 1.078 147 -95.7%,+537% A 処理
場 8μm ﾌｨﾙﾀ処
理 
20.0 1.632 4.739 12.3 -78.6%,+162% 
ﾌｨﾙﾀ無し 14.71 0.694 2.618 21.2 -73.5%,+462％ O 処理
場 8μm ﾌｨﾙﾀ処
理 
21.74 2.959 7.634 7.3 -61.2%,+185% 
最大値、最小値、平均値の単位：1000 CFU/（μg／L／min） 
  
表 2-12 から 8μm フィルタ処理により誤差範囲が改善され、A 処理場では測定差













































 (1)  β-グルクロニダーゼ活性の基本特性 














      図 2-26 二次処理水の β-グルクロニダーゼ活性の測定の例 
 






(2) MMO-MUG 法との相関 
 大腸菌の測定として下水試験方法に記されているMMO-MUG法による大腸菌

































図 2-27 β-グルクロニダーゼ活性値と大腸菌数の相関 
 
 図 2-27 から β-グルクロニダーゼ活性値と MMO-MUG 法による大腸菌数との


















































(2) 測定下限を検証した結果、下水の放流基準値である 3,000 CFU/mL を十
分確保する 200 CFU/mL を測定可能であることが明らかになった。 
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第 3章 大腸菌群数計測法の装置化と性能評価に関する研究 
 第 1 節 概説. 
第 2 章において、大腸菌群数を迅速に測定する手法について検討した結果、
蛍光酵素法（β-ガラクトシダーゼ活性利用）において培養を行わない方法を採用

















































P1、P2……..ポンプ、PMT：光電子増倍管 （photo multiplier）。 
 



































































































 図 3-4 蛍光検出部分内部 














図 3-1 の実証機を構築するにあたり、用いた主な部品の一覧を表 3-1 に示す。 
表 3-1 実証装置の構成部品 
用途 名称 略称 仕様 型番 メーカー 必要量 





ポンプ P3  Master flex L/S 同上 1 個 
ポンプ P4  PMD-121B7B1 三相電機 1 個 
二方電磁弁 同左 耐圧 300ｋPa MTV-2-M6 TAKASAGO 2 個 
送 液
部 
三方電磁弁 同左 耐圧 300ｋPa MTV-3-M6 TAKASAGO 2 個 
フッ素樹脂
チューブ 
 内径 1.35mm 
外径 1.95mm 
PFA 任意 - 
タイゴンチ
ューブ 













 二方コネクタ 5-6030 SUPELCO 3 個 





PFA42 志生理化学器械 3 個 





 イウチ 1 個 
反 応
部 




GL サイエンス 1 個 
紫 LED  中心波長 385nm E1L5M-4P0A
2-01 
豊田合成 2 個 
光電子増倍
管 
  R105 浜松フォトニクス 1 個 
光電子増倍
管用ｿｹｯﾄ 




  C4900-01 浜松フォトニクス 1 個 
12V 電源  交流 100V 入力
直流 12V 出力 








シグマ光機 1 個 
ﾌｨﾙﾀ 2(紫外
線除去ﾌｨﾙﾀ)










シーケンサ 同左  FX2N-64MR 三菱電機 1 個 
パソコン 同左 Windows2000 AL ｼﾘｰｽﾞ 三菱電機 1 個 
AD 変換器 同左 12bit、ｻﾝﾌﾟﾘﾝｸﾞ
周波数 50KHz 





  DP-3 イウチ 1 個 
60 
・試薬 
 今回使用した試薬を表 3-2 に示す。β-ガラクトシダーゼ活性値を求めるために
必要な試薬群の他に、装置を長期的に安定して動作させる目的で希塩酸が加わ




表 3-2 試薬一覧 
 調整時での濃度 サンプルと混合時の濃度 
リン酸ナトリウム緩衝液 0.17 M 10 mM 
4-ﾒﾁﾙｳﾝﾍﾞﾘﾌｪﾘﾙ―β-ｶﾞﾗｸﾄ
ﾋﾟﾗﾉｼﾄﾞ（4-MUG） 
0.08 ％ 0.005％（148 μM） 
ラウリル硫酸ナトリウム 0.005％ 0.0013 ％ 
グリシン-NaOH 緩衝溶液
（pH 10.5） 
0.5 M 0.08 M 

















を動作させるため、数 mL/min という低流量のポンプが必要となる 
C. パルス連続法：A と B の中間的な方法で、例えば数秒おきにパルス的
にポンプを動作させる方式である。 
 
上記 3 法の長短所を比較するために、まとめたものを表 3-3 に示す。 
 
表 3-3 蛍光強度の増加速度を求めるアルゴリズム比較表 










平易 低い 低い 長い 
B  連続法 平易 高い 高い 短い 
C  パルス連続
法 





















で蛍光測定一回分の送液量はセル容量の 7 倍程度の 2.76mL と設定した。したが
って例えば、1、10、20、30 分後の酵素反応後の溶液の蛍光強度を測定するとす
れば、2.76mL の 4 倍の約 11mL が必要であり、前述の酵素反応を行わせる部分











































































 本研究で必要な光源としては 4-MUが蛍光を発するための励起波長として 350
～380nm 付近に十分な光強度を持つものが必要である。この波長を持つ小型の
光源としては、UV ランプ、キセノンランプ、キセノンフラッシュランプ、紫





表 3-4 励起光源一覧 






















紫 LED 5mmφ×6.2mm 
（本体部分で
端子を含まず）
5 万時間程度 1.5mW ・熱発生が無し 
・高圧電源が不要 
 





 紫 LED は高圧電源が不要で消費電力も小さく熱も発生しないため、複雑な機
構を要さない点も長所である。ただし紫 LED の発光波長は 380nm 付近であり、












 A：光源⇔セル間については 350nm 以下をカットし、さらに迷光による可視
光（400nm 以上）をカットするバンドパスフィルタ 
 B：セル⇔光電子増倍管の間には 400nm 以下の主に紫外光をカットするハイ
パスフィルタ 


















④ 1、10、20、30 分後に、アルカリ側の二方電磁弁を開き、P1、P3 を動
作させる。動作時間については蛍光検出部の蛍光セルの容量の 3 倍程
度の量に相当するものとした。 
⑤ ④の各時間の 30 秒後に、蛍光検出部分の出力から AD 変換器を介して















① 三方電磁弁を切り替えることで、「配管用塩酸 － P1－インジェクタ
－反応部－インジェクタ－蛍光検出部－廃水タンク」とする。 
②  P1 を動作させ、配管洗浄液を配管内に注入し、サンプルと置換を行う。 
③  1 分間静置する 
④  三方電磁弁を切り替えることで「洗浄液－P1－インジェクタ－反応部
－インジェクタ－蛍光検出部－洗浄液」のループとする。 
⑤  P1 を動作させ、洗浄液を回収する 
⑥ 三方電磁弁を切り替えることで、「水道水－P1－インジェクタ－反応
部－インジェクタ－蛍光検出部－廃水タンク」となるように設定する 













 イオン交換水を溶媒とした 500 nM の 4-MU 溶液をサンプルとして、実証機一
号機で測定を行い、出力電圧を見ながら、光電子増倍管のアンプを調整するこ
とで、MAX 出力電圧の 80％の電圧となるように設定した。 
 
(2) 感度特性の確認 
  ① 以下の 4-MU 濃度の溶液を作成する。溶媒はイオン交換水を用いた。 
0, 10, 20, 40, 100, 200, 500 nM 
（0 , 1.76 , 3.52 , 7.05 , 17.62 , 35.23 , 88.09 μg/L） 
② 0.5M-グリシン＋NaOH 溶液（pH10.5）を各サンプル 1000 に対し 33 の容
量割合で混合する 
   ③ 各試料を実証機一号機に導入し、出力電圧を測定する。なお試料の導入
は低い濃度の試料から順番に行った。 
 



















電圧の変化から 4-MU の増加速度を求めても問題ないことが分かった。 
 
 
 第 3 節  実証装置の性能検証 
3-3-1 概論 






































ルコース：Difco 社）に β-ガラクトシダーゼの誘導剤として IPTG (isopropyl 
thiogalactoside) を 0.006％添加した液体培地により、大腸菌（Escherichia.coli 
















ソキシコレート寒天培地法により行い 37℃で 20 時間培養後、形成された紅～淡









箇所であり、大阪府 T 処理場、神戸市 A 処理場、横浜市 C 処理場である。それ
ぞれの設置状況について説明する。 
 
＜ 大阪府 T 処理場の場合＞ 






30mm、内径 22mm の筒状断面、ろ過面積 0.03m2）を製作した。第 2 章において
大腸菌群を除去せず SS のみを除去する孔径としては 8 μm 程度としたが、ここ




























































































＜神戸市 A 処理場の場合＞ 
実証機一号機を改良した実証機二号機を用いた。実証機二号機の構成は、前
処理フィルタやポンプなどを除いては、T 処理場で実験した実証機一号機と全く
















前処理フィルタは T 処理場の場合はセラミックフィルタを用いたが、A 処理
場においては、ポリプロピレン製の円筒型のフィルタをカートリッジに収めた
ものを用いた。フィルタ本体の寸法は長さ 225mm、外径 25mm、内径 20mm で





また図 3-11 に設置箇所付近の図面を図 3-12 に前処理部分に接続するまでの配
管系の構成を示す。 















図 3-11 終沈周辺の図面 
 
配管の操作方法について下記に示す。 
① 終沈に設置した水中ポンプは常時動作させ、バルブ 1 から バルブ 2、 バ
ルブ 3、排水口までの配管内には常時、サンプルが通水するようにした。 
② 夾雑物除去の目的でストレーナをバルブ 1 とバルブ 2 の間に設置した。 
③ 消毒前後のサンプルの導入はバルブ 1 とバルブ 4 を開閉することで切り
替える設定とした。 
④ バルブ 2 → バルブ 5 の間の距離が 3m と長く、配管によるデッドボリュ







































水した二次処理水を、バルブ 1 からストレーナ、バルブ 2、実証機二号機内部の
バルブ 5 を介して前処理フィルタ（クロスフロータイプ）へ通水する。この前
処理フィルタの側面からクロスフィルタのろ過水を実証機二号機に測定サンプ
ルとして導入するように構成した。また、前述のとおりバルブ 2 からバルブ 5




































 処理場の消毒前の二次処理水を採水後、4 時間以内に測定を妨害する SS を除
去する目的で、二次処理水を手動または自動でフィルタろ過して、サンプルと




 実験は T 処理場の場合は、2004 年 5 月から 9 月、A 処理場の場合は 2004 年 9
月から 2005 年 4 月まで実施し、実証機の動作は 45 分間を 1 回の測定単位（酵
素反応時間は 30 分）、C 処理場の場合では 15 分を一回の測定単位（酵素反応時

































T 処理場において、大腸菌群数 1,553CFU/mL の二次処理水を、前処理フィル












































9.6×104 CFU/mL の流入下水について同様に求めて比較した結果を図 3-15 に示す。 
 
図 3-15 より二次処理水は大腸菌の菌液を用いた結果よりも 2.7 倍大きく、流
入下水よりも 60％ほど小さい値であった。第 2 章で述べたように SS には大腸菌
群由来でないβ-ガラクトシダーゼや、β-ガラクトシダーゼ活性を有するがデソキ
シコレート寒天培地法では増殖しない損傷状態すなわち VBNC（Viable But 
Non-Culturable）状態の大腸菌群が吸着していると推定される。大腸菌菌液には





















) sample of no filtering
sample after 0.22μm filtering
80 
これらが少なく、逆に流入下水には多量に存在することが、上記の差異の原因














二次処理水をサンプルとして用い、第 2 章で用いた孔径 8 μm のポリカーボネ
ート製のフィルタでろ過前処理を行った場合の装置の β-ガラクトシダーゼ活性
値とデソキシコレート寒天培地法測定値をプロットした結果を図 3-16、3-17 に
示す。図 3-16 から大腸菌群数と β-ガラクトシダーゼ活性値がほぼ連動している
ことが確認された。 
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図 3-17 大腸菌群数と β-ガラクトシダーゼ活性値の相関















次に C 処理場で流入下水をサンプルとした場合の大腸菌群数の対数と β-ガラ








































この結果から、150 回の連続測定すなわち 40 分／1 回計測として 4 日間の連続
測定において、β-ガラクトシダーゼ活性値が高い信頼性を持って計測可能である
ことが分かった。図 3-21 に大腸菌濃度に対する変動係数 CV（coefficient of 
variation）の変化を示す。大腸菌菌液濃度が低いほど変動係数は大きくなるが、
二次処理水中の濃度として一般的な値である大腸菌群数 1,000 CFU/mLの場合で
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T 処理場の二次処理水について約 3.5 日間の繰り返しの連続自動連続運転を行
った結果をそれぞれ図 3-22 に示す。図から明らかなように、日中は漸減し夕方
から夜間にかけて上昇する時間変動が毎日再現されている。図 3-22 において初
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E.coli  3525 cells/mL
E.coli 2412 cells/mL
E.coli  4840 cells/mL

























閉容器に入れ 3 段階の温度環境（室温、5℃、37℃）で保管し、20 日、4 ヵ月後
の β-ガラクトシダーゼ活性値を調べた。得られた各温度条件の β-ガラクトシダ
ーゼ活性値を、新品調製試薬での β-ガラクトシダーゼ活性値を 1.00 とする時の























一日目 二日目 三日目 四日目 
大腸菌群数測定 
図 3-22 3.5 日間の連続実験結果
86 
表 3-5 試薬の安定性の試験結果（相対値） 
経 過 時
間 
室温（10~22℃） 37℃ 新品調製試薬での β-ガラクトシ
ダーゼ活性値(単位は μg/L/min) 
20 日 1.01 1.06 2.68 
4 ヵ月 1.02 0.83 2.32 
 
 なお表 3-5 には 5℃の結果を記載していないが、これは保存開始の数日後に沈
殿が発生したため、測定するのは不適と考えたためである。 
 
① 表 3-5 からわかるように、37℃、20 日後の β-ガラクトシダーゼ活性値
がやや上昇しているが、これは測定誤差の範囲内と考えられ、問題無
いと考えられる。 
② データは示さないが 37℃、4 ヵ月後の 4-MU 濃度の生成直線のベース
ラインが 20 日後と比較して上昇しており、相対値は他の条件より低く
なっているが、これは 4-MUG の一部が分解して、試験前にすでに 4-MU
が生成しているためと考えられる。 
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第 4章 雨天時未処理下水のオゾン消毒に関する基礎的研究 












































消毒剤の 2Log 不活化 CT 値を示す。 
 
表 4-1 各種消毒剤の 2Log 不活化 CT 値(mg･min /L)2） 
消毒剤 腸内菌 ウィルス 芽胞菌 アメーバシスト 
オゾン水 0.01 1 2 10
次亜塩素酸 0.2 5 100 100
次亜塩素酸イオン 20 >200 >1000 1000





























表 4-2 フィールド実験概要 
実験場所 横浜市 C 処理場 



















































































図 4-2 フィールド実験装置写真 
 
表 4-3 フィールド実験装置仕様 
項目 仕様 
設置面積 W3050×D2450×H2400（メンテナンススペース含まず）
電源 3 相 200V 50Hz 8.0kVA（最大） 
消毒前の未処理下水
用のタンク容量 
1 m3/タンク、2 槽 
反応塔容量 150 L（有効容量） 
処理水量 3m3/h （最大） 
オゾン注入率 200mg/L（最大） 
オゾン消費率 120mg/L（最大） 
溶解ポンプ気液比 G/L 0.4 以下 









図 4-3 に本章で実施した実験項目についてのフローチャートを示す。 
 























































図 4-4 ビーカー実験概要図 
 




消毒時間 5 分以下 
 

















よび消毒処理水の大腸菌群数、SS、COD Mn 等の水質分析を行った。 
 
 降雨初期（降り始めから 2 時間以内の時点）には 10～20 分毎に消毒前の未処
理下水と処理水を採水し、各種水質分析を行った。また降雨後期（降り始めか
ら 2 時間以上経過した時点）からは約 1 時間毎に採水し、同様に水質分析を行
った。 
 
 表 4-5 にフィールド実験の採水要領、表 4-6 にフィールド実験の水質分析項目
を示す。 





降雨初期（降り始めから 2 時間以内） ：10～20 分毎 
降雨後期（降り始めから 2 時間以降） ：約 1 時間毎 
 











    ＊（ ）内は参考として適宜分析した。 
 
























N-1 H16.6.21 7 8.0 5.5 15：00 6.0 
N-2 H16.7.15 4 17.0 16.5 18：00 5.5 
未処
理下
水 N-3 H16.8.15 17 23.0 8.5  6：00 12.0 
 
(6) 水域安全性の検証 
 オゾンを未処理下水に注入した場合における安全性について表 4-8 に示す項
目の試験を行った。 
 
表 4-8 安全性試験の項目と方法 
試験項目 方法 
遺伝毒性試験 umu 試験 下水試験法 4) 
消毒副生成物等の分析 臭素酸測定 イオンクロマトグラフ法 
オゾンの残留性 溶存オゾン濃度測定 よう化カリウム滴定法 
 
以下に本実験での実験条件を示す。 
① umu 試験 
雨天時の未処理下水におけるオゾン処理水について、消毒副生成物の遺伝
















調べた。表 4-9 に供試した未処理下水の水質試験結果を示す。 
 
表 4-9 消毒前の未処理下水の性状（採水日：H16.1.19） 
サンプル 未処理下水 
大腸菌群数（CFU/mL） 3.3×105 











































































表 4-10 消毒前の未処理下水の性状（採水日：H16.6.2・晴天時） 
項目 範囲 
大腸菌群数（CFU/ mL） 1.0×105 ～ 1.9×106 
COD Mn（mg/L） 85 ～ 180 
NH4-N(mg/L) 10.0 ～ 36.0 
臭気強度(TON) 2,000 ～ 2,500 
色度(度) 22 ～ 180 






表 4-11 に晴天時のフィールド実験での結果のまとめを、図 4-11 に消毒前の未
処理下水と処理水の消毒経時変化を示す。同表より大腸菌群数、臭気強度、色
度、よう素消費量において低減効果があり、大腸菌群数を 3,000 CFU/mL 以下に





表 4-11 消毒結果（採水日：H16.6.2・晴天時） 






大腸菌群数（CFU/mL） 1.0×105 ～ 1.9×106 1.1×102～2.8×103 
臭気強度(TON) 2,000 ～ 2,500 500 ～ 700 
色度(度) 22 ～ 180 1 ～ 36 




















































表 4-12 雨天時の消毒前の未処理下水の性状 
項目 範囲 
大腸菌群数（CFU/ mL） 3.1×104 ～ 2.9×106 
糞便性大腸菌群数（CFU/ 1.0×103 ～ 2.8×105 
COD Mn（mg/L） 41 ～ 200 
BOD （mg/L） 26 ～ 380 
SS(mg/L) 40 ～ 450 
NH4-N(mg/L) 1.6 ～ 23.0 
臭気強度(TON) 250 ～ 4000 
色度(度) 44 ～ 200 









 CODMn は降り始め前は 50～140 mg/L で推移しているが、降雨開始後上昇し、
降り始め 0.5～2.0 時間経過時点で最大値に達した後、降り始め前の値に戻って
いる。 
 BOD は降り始め前は 45～80 mg/L で推移しているが、降雨開始後上昇し、降り
始め 0.5～2.0 時間経過時点で最大値に達した後、降り始め前の値に戻っている。 
 
NH4-Nは降り始め前は約15.0 mg/L前後で推移しているが、降雨開始後上昇し、








臭気強度は降り始め前は 250～3,000 TON で推移しているが、降り始め 2 時間
経過後において 1,500～4,000 TON の範囲にまで上昇する傾向を示した。 
 


































































































































































































































































































































































































































































































































































































表 4-13 にフィールド実験結果のまとめを、図 4-13a～c に実験ケース N-1～N-3
の消毒前の未処理下水の水質経時変化を示す各雨天時の水質分析結果を示す。 
 
実験ケース N-1 では消毒時間 1.7 分の条件で、オゾン消費率約 100 mg/L とな
るようにオゾン注入することにより、オゾン処理水の大腸菌群数を 1.0×100～
2.2×103 CFU/mL にまで消毒することができた。なお、このときの消毒前の未処
理下水の大腸菌群数は 3.9×104～2.9×106 CFU/mL であった。 
 
実験ケース N-2 では消毒時間 1.7 分の条件で、オゾン消費率約 100 mg/L とな
るようにオゾン注入することにより、オゾン処理水の大腸菌群数を 1.0×100～
2.8×103 CFU/mL にまで消毒することができた。なお、このときの消毒前の未処
理下水の大腸菌群数は 7.3×104～3.0×106 CFU/mL であった。 
 
実験ケース N-3 では消毒時間 1.7 分の条件で、オゾン消費率約 100 mg/L とな
るようにオゾン注入することにより、オゾン処理水の大腸菌群数を 1.0×100～
2.1×103 CFU/mL にまで消毒することができた。このときの消毒前の未処理下水
の大腸菌群数は 3.1×104～3.0×106 CFU/mL であった。 
 
以上の結果から、オゾン消費率が 89～109 mg/L において目標である 3,000 
CFU/mL以下となることが確認された。このときの消毒時間は 1.7 分間であった。 
112 
表 4-13 フィールド試験結果のまとめ 
実験ケース N-1 N-2 N-3 
調査日 H16.6.21 H16.7.15 H16.8.15 
先行無降雨日数(日) 7 4 17 
最大降雨量（mm/h） 5.5 16.5 8.5 
総降雨量(mm) 8 17.0 23.0 
サンプル 未処理下水 
反応時間(分) 1.7 1.7 1.7 
オゾン消費率（mg/L） 97～109 89～102 96～104 












(CFU/mL) 処理水 1.0×100～4.0×102 1.0×100～1.0×103 1.0×100～1.0×103
溶存オゾン濃度
（mg/L） 

























































































































































































































































図 4-13c 雨天時の水質分析結果（実験ケースＮ－３） 


















































































 (4) オゾン消費率と消毒の関係 
実験ケースＮ－１を代表ケースとしてビーカー実験を実施した。フィールド
実験時に、降雨前と降雨期間中に試料水を採水してビーカー実験を行ない大腸
菌群数 3,000 CFU/mL 以下にするために必要なオゾン消費率を確認した。 
 
採水は、降雨前（8：30）に 1 回、降雨期間中（16：00～20：00 の間）に 3 回
採水した。表 4-14 にビーカー実験における消毒消毒前の未処理下水水質、図 4-16
にビーカー実験における大腸菌群数結果を示す。水質が最も悪化した 1.5 時間後
の消毒前の未処理下水の場合、オゾン消費率が約 85 mg/L で大腸菌群数 3,000 
CFU/mL 以下となった。一方、降雨期間終盤の 5 時間後の消毒前の未処理下水の
場合、オゾン消費率が約 60 mg/L で大腸菌群数 3,000 CFU/mL 以下となった。フ
ァーストフラッシュ時の最大オゾン消費率に対し、降雨後期のオゾン消費率は
約 70％程度で 3,000 CFU/mL 以下となっている。 
 








－6.5 7.0×10４ 19.1 68 
1.0 2.3×10６ 27.9 118 
1.5 7.3×10４ 34.5 328 
5.0 5.8×10５ 9.9 92 


























































ー実験により求めた。測定した水質項目は表 4-4 と同じである。表 4-15 に各処
理場の採水日一覧をを示す。 
 
表 4-15 各処理場の採水日一覧 
処理場名 採水日 天候 主な流入 汚泥返送水有無
D 処理場 H16.5.10 雨 家庭排水 無し 
E 処理場 H16.5.11 晴れ 市街地排水 無し 
F 処理場 H16.5.11 晴れ 家庭排水 無し 
G 処理場 H16.5.12 晴れ 家庭排水 無し 
H 処理場 H16.5.13 雨 家庭排水 有り 
I 処理場 H16.5.18 曇り 家庭・工場排水 有り 
J 処理場 H16.5.19 曇り 家庭・工場排水 無し 
K 処理場 H16.5.19 曇り 家庭・工場排水 無し 
L 処理場 H16.5.31 晴れ 家庭・工場排水 有り 
 
(2) オゾン消費率と水質項目の相関分析 













umu 試験については、実験ケース N-2 の雨天時のオゾン処理後の水をサンプ
ルとし分析を行った。採水は水質がもっとも悪いと考えられる経過時間 1.5 時間
のサンプルについて実施した。消毒前の未処理下水及びオゾン注入率 50 mg/L、










0～700 mg/L の範囲で実験を行った。 
 
 さらに、図 4-17 に各処理場のオゾン処理効果（オゾン消費率と大腸菌群数の
関係）を、表 4-17 に大腸菌群数 3,000 CFU/L 以下にするのに必要なオゾン消費
率を示す。 
120 















D 処理場 8.1 4.0×105 56 30 13.0 93 
E 処理場 19.3 3.4×105 130 75 23.0 233 
F 処理場 14.7 6.2×105 50 15 11.0 56 
G 処理場 9.4 4.5×106 66 40 17.0 71 
H 処理場 6.9 2.2×105 66 29 9.1 129 
I 処理場 8.6 3.1×105 36 28 17.0 58 
J 処理場 17.8 8.2×105 140 136 25.0 224 
K 処理場 18.3 5.6×104 88 98 24.0 170 


























































表 4-17 3,000 CFU/mL 以下にするのに必要なオゾン消費率 
3,000 CFU/mL 以下にするのに必要な値 
処理場名 
オゾン消費率（mg/L） オゾン注入率（mg/L） 
D 処理場 56 420 
E 処理場 130 700 
F 処理場 60 420 
G 処理場 56 520 
H 処理場 47 160 
I 処理場 45 160 
J 処理場 56 470 
K 処理場 50 470 
L 処理場 98 420 
横浜市 C 処理場 105 550 
 
ビーカー実験の結果をまとめた表４－１１から、大腸菌群数 3,000 CFU/mL 以
下にするのに必要なオゾン消費率は、未処理下水の場合は 45～130 mg/L の範囲
にあり平均は 65 mg/L であった。 
 
このうちオゾン消費率の多かった処理場は、工場排水の負荷が大きい実証場
所である横浜市 C 処理場・L 処理場と、市街地排水が主でほとんど家庭排水が
無い E 処理場であった。この 3 処理場を除いた場合の大腸菌群数 3,000 CFU/mL




 大腸菌群数 3,000 CFU/mL以下にするために必要なオゾン消費率に寄与する要
因を調べるために、COD Mn、よう素消費量、SS を選定し、オゾン消費率と各水

























































































大腸菌群数 3,000CFU/mL を達成するために必要なオゾン消費率(mg/L)：Y 
COD Mn (mg/L)               ：X1 
よう素消費量（mg/L）                            ：X2 
SS（mg/L）                                    ：X3 
 

































図 4-21 実測値と予測値の相関 
 
未処理下水については、図 4－19 と図 4－21 を比較すると相関係数はそれぞ









 [umu 試験による検証] 
発色基質として X-GAL（5-ブロム-4-クロロ-3-インドリル-β-D-ガラクトピラノ
シド）を利用した時の、β－ガラクトシダーゼ活性に伴う吸光度測定（λ=620nm）








































S9(-) S9(+) S9(-) S9(+) S9(-) S9(+) 
1000 0.391 0.496 0.215 0.320 0.197 0.283
500 0.285 0.375 0.218 0.285 0.218 0.270
250 0.316 0.315 0.227 0.300 0.221 0.267
125 0.269 0.289 0.238 0.261 0.229 0.255
62.5 0.248 0.290 0.236 0.282 0.243 0.243
31.3 0.232 0.259 0.227 0.272 0.249 0.239
15.6 0.223 0.258 0.231 0.303 0.242 0.249
陰性対照 0.247 0.273 0.242 0.248 0.260 0.268
大腸菌群数
（CFU/mL） 




ここで A はサンプルの吸光度測定値、B は陰性対照の吸光度測定値で
ある。表 4-18 の各サンプルについてそれぞれ判定値を計算し、以下の判
定基準により判定した。 
陰性（－）       ：1 ＞（A－B）／ B 
陽性（＋）       ：2 ＞（A－B）／ B ＞ 1 
中陽性（＋＋）   ：5 ＞（A－B）／ B ＞ 2 






















    試料 
 
 
濃縮倍率（倍） S9(-) S9(+) S9(-) S9(+) S9(-) S9(+) 
1000 陰性 陰性 陰性 陰性 陰性 陰性 
500 陰性 陰性 陰性 陰性 陰性 陰性 
250 陰性 陰性 陰性 陰性 陰性 陰性 
125 陰性 陰性 陰性 陰性 陰性 陰性 
62.5 陰性 陰性 陰性 陰性 陰性 陰性 
31.3 陰性 陰性 陰性 陰性 陰性 陰性 



















で分析した。その結果を表 4-20、表 4-21 に示す。オゾン消費率が 100 mg/L を超
えても臭素酸の生成が認められない場合と、オゾン消費率が 40 mg/L を超えると
臭素酸の生成が認められるという二つの結果が得られた。 
 





1 0 0.001＞ － 
2 97 0.001＞ － 








































1  0 0.001＞ 2.8 
2 44 0.001＞ 2.7 
3 82 0.041 2.7 








図 4-23 より、雨天時最大オゾン消費率 109 mg/L の時、生成する臭素酸濃度は
































(1) オゾン消費率が 90～110 mg/L において消毒時間 1.7 分で、未処理下水の大腸
菌群数を 3,000 CFU/mL 以下にすることが可能であった。 
(2) 大腸菌群数 3,000 CFU/mL 以下にするのに必要なオゾン消費率と水質項目の
相関関係を調べた結果、よう素消費量との相関関係（相関係数 0.798）が比較
的大きいことがわかった。 
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第 5章 大腸菌群数計測装置による高速消毒システムの開発 

















これに対し、第 3 章での検討により、大腸菌群数 102～103 CFU/mL の二次処
理水の測定は酵素反応時間 30 分（測定間隔 45 分）、104～106 CFU/mL では酵素









































    dC/dt=KLa(C*-C)-kdx･C[X]                                    
 C:液相溶存オゾン濃度（g/m3）、C*：液相の飽和オゾン濃度（g/m3） 
     KLa：総括物質移動容量係数(1/hr) 






  C*=K･CG                                                   
  
また、K は水温 Tw（℃）及び水深 Hw（m）の関数として以下の式で表せる。 
  K=(0.604(1+Tw/273))/(1+0.063Tw)×（Hw/20.6）                 
KLa は気液接触槽のガス吸収特性の評価に用いられ、この値が大きいほどガ
ス吸収速度が大きくなる。また KL 及び a はガスホールドアップ h（無次元）と
平均気泡径 d（mm）を用いて以下の式で表される。 
 
     KL=(0.23±0.01)×｛1+0.026(Tw+273)｝                        



















      dN/dt = -kN･C・N                                        
 
が得られる。ここで N は大腸菌濃度、C は溶存オゾン濃度、kNは大腸菌のオゾ
ン反応速度定数である。これは Chick のモデルと称され、１単位の消毒剤が細胞
の一箇所の活性部位に結合することによって効果が生じることを仮定したもの




      dCOD/dt = -kCOD・C・COD                                  






で表される。ここでδCN、δCCOD、δCSS はそれぞれ大腸菌、COD 成分、SS 成
分によるオゾン消費量である。 
     d(δC)/dt = d(δCN)/dt + d(δCSS)/dt + d(δCCOD)/dt 
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位は全て SI 単位系に変換した。 
 
表 5-1 オゾン反応速度定数とオゾン消費速度定数 
 オゾン反応速度定数 オゾン消費速度定数 
大腸菌 540((l/mg)/min) → 
9000 （m3/(kg・s)） 
1.0×10-5  (ml/CFU/min) →
1.7×10-13（m3/(CFU・s)） 
COD 30 ((l/mg)/hr) → 
8.33（m3/(kg・s)） 
90 ((l/mg)/hr) → 
25 （m3/(kg・s)） 
SS 12 ((l/mg)/hr) → 
3.3 (m3/(kg・s)) 
















































図 5-2-2 に A 処理場における SS の変動を示す。 
































































































































































図 5-2-3 二次処理水の消毒制御システム 
 
反応槽に関する条件として以下の表 5-2-1 のように設定した。 
 
表 5-2-1 モデルの設定条件一覧 
項目 仕様 
オゾン反応槽 完全混合槽で 2,700 m3 
平均処理水量 16,200 m3/hr 































5-6 に示す FF＋FB 制御による供給オゾンガス濃度の制御方法としては一般的に
用いられている PID 制御法において「D」に相当する微分項を省略した PI 制御
法を用いた。具体的には以下の式で与えられる。 
 




    k2：偏差項の係数 
   C*：大腸菌群数の目標値（CFU/m3） 
   k3：積分項の係数 
C：大腸菌群数の測定値（CFU/m3） 
 




3,000 CFU/mL 以下となっており、一般的には数百 CFU/mL 程度であることから、





① FF 流量比例制御の注入量を決定する。k2、k3 を 0 とおいて、k1 を変化さ
せ、C の最大値が 300 CFU/ml となるように O3air を求める。その結果、注
入率では 0.28 mg/L となった。以下、この値（0.28 mg/L のオゾン注入率一
定制御）を対照としてオゾン削減率を求める。 
② k1 を変化させ、Q の平均値における k1 を求める。 
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③ k2 を変化させ決定する。C の最大値が 300 CFU/mL 付近となるような値を
求める。 





このようにして計算した結果、SI 単位系における各係数 k1～k3 は以下のよう
になる。 
表 5-2-2 PI 制御に関する係数 
 測定誤差範囲 k1 k2 k3 
FF 流量制御単独の場合 0.0 0.0 
±1% 1.0×10-12 5.0×10-13 
±20% 5.0×10-13 3.0×10-13 














表 5-2-3 二次処理水の各パラメータ設定 
 変動幅 
流量の日変動 0.33～1.0 m3/s 
COD の日変動 5～10mg/L 
SS の日変動 2～5mg/L 



















 また CO2 排出量の計算に当たっては、単位電力あたりのオゾン生成量および






































 図 5-2-5 オゾン注入率の変化（差異±1％） 























































































図 5-2-7 オゾン注入率の変化（差異±20%） 
























































































図 5-2-9 オゾン注入率の変化（±50%） 




















































































図 5-2-11 オゾン注入率の変化（差異-50%、 +100％） 
























































節減率と CO2 排出削減量を計算した結果を表 5-2-4、図 5-2-12 に示す。 
 










±1％差異 31.1% 9,423 
±20％差異 30.2% 9,168 
±50％差異 28.3％ 8,582 









































































































第 3 章から、大腸菌群数計測装置は大腸菌群数が 104～105 CFU/mL と比較的
高濃度の場合は測定に 10 分程度でよい。また測定後に配管の汚れ付着防止のた
めに内部洗浄を 5 分間実行している。この結果から、測定時間 10 分、測定間隔
15 分を FF 制御の標準方式として設定した。一方、比較対照としては流量比例制
御方式を想定し、このオゾン注入率は、放流が発生した時間範囲で常に大腸菌
群数の放流基準値を下回る条件設定で、シミュレーションにより決定した。な










図 5-3-1  未処理下水の消毒剤制御モデル
Ozone 
reactor















モデルの妥当性を評価する目的で、第 4 章で検討した C 処理場における実験
データを用いて実施した。2004 年 7 月 15 日（実験ケースＮ－２）および 8 月
15 日（実験ケースＮ－３）の実施した流入下水によるオゾン消毒実験のデータ
を利用し、シミュレーションおよびパラメータフィッティングを行った。この














































































































次に 5-2-2 の⑦～⑩式のオゾン反応速度定数とオゾン消費速度定数を表 5-1 に
示した値を基本としながらも、シミュレーションによるパラメータフィッテン


















表 5-3-1  シミュレーションに必要な定数
図 5-3-3  K 処理場の実験ケースＮ－３の消毒前後の大腸菌群数、
消毒前の COD、SS の変化(8/15) 
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表5-3-1の定数を用いたシミュレーション計算値と実測値を図5-3-4 (7/15)と図
5-3-5 (8/15)に示す。実験開始後 1～2 時間までは計算値と実測値の間にずれが見
られる。これはオゾン消毒において、実験開始直後は消毒槽が不均一状態であ
ったなど、不安定であったことに起因すると考えられる。しかし、それ以後は
102 CFU･/mL 以上の範囲で両者は概ね合致した結果が得られた。図 5-13 に示し






ションモデルは大腸菌群数では 102 CFU/mL 未満の領域では再現性に問題があ




































































報 6,7）のデータを用いた。これらは実在する二地点（St.1 および St.2）の雨天時
の下水配管内から採取したサンプルについて、大腸菌群数、CODMn、SS 等を測
定したものである。測定時の情報を表 5-3-6 に、流量と大腸菌群数の経時変化を
図 5-3-6（St.1）および図 5-3-7（St.2）に示す。晴天時最大流量 Q の 3 倍の 3Q を
越えた未処理下水を処理対象と想定した場合、その時間領域では大腸菌群数は



























Number  of coliforms before ozone
treatment with measurement
Number  of coliforms after ozone
treatment with simulation
Number  of coliforms after
ozone treatment with
measurement







全降雨量 (mm) 45.5 
































































表 5-3-6  サンプル採取時の状況 6,7). 























せた。具体的な値はシミュレーションにより放流基準値の 3,000 CFU/mL を超え


















































図 5-3-7 未処理下水の大腸菌群数の変化 (St.2). 
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サンプル採取場所 St.1 St.2 
水温 (℃) 25 
pH 7.0 
越流条件 >3Q 
オゾン反応槽の大きさ (m3) 200 700 
トータルの未処理下水量 (m3) 8571 10860 
越流開始時から 30 分までのオ
ゾン注入率 (mg/L)  
110.0 17.0 
越流開始時から 30 分以後のオ






O3 = KQ + KP･Nm           
 
 ここで O3 はオゾン注入率 (mg/L)、KQ と KP は制御係数、Nm は大腸菌群数計
測値により得られる測定値 (CFU/mL)である。制御係数 KQ、KP については、
シミュレーション計算を実施し、大腸菌群数の放流基準値 3,000 CFU/mL を超え
ず、制御によりハンチングが発生しない条件で最適化を行った。その結果から、
KQ は表 5-5 の流量比例制御のオゾン注入率の 45％の値、KP は 3.5×10-4 
(mg/CFU )と設定した。また、大腸菌群数計測装置で 1,000 CFU/mL 以下と測定
された場合は、消毒不要と考えオゾン注入率を 0 mg/L とした。なお、シミュレ
ーションにおいては、前節の二次処理水の場合と同様に COD と SS によるオゾ
ン消費も考慮した。また大腸菌群数計測装置の測定値とデソキシコレート寒天



























































 St.1 におけるシミュレーション結果として、3Q を越えた未処理下水の流量、
及びオゾン処理前の未処理下水、流量比例制御によるオゾン処理、大腸菌群数
計測装置を用いたFF制御によるオゾン処理後のそれぞれの大腸菌群数の変化を
図 5-3-8 に示す。また流量比例制御および大腸菌群数計測装置を用いた FF 制御
によるそれぞれのオゾン注入率の変化を図 5-3-9に示す。同様に St.2についても、
それぞれ図 5-3-10、図 5-3-11 に示す。 
 
 図 5-19、 図 5-21により、大腸菌群数計測装置を用いてFF制御を行った場合、
流量比例制御の場合と比較すると、越流初期ではオゾンの過剰注入が見られる
が、St.1 の場合はオゾンが 41％、St.2 の場合は、オゾンの過剰注入の時間領域が
多いものの、全体としては 21％の節減効果であった。未処理下水を消毒制御す
る場合、流量比例制御方式が一般的に行われているが、今回のケースのように











































































































































































を行った。ここでは±0 log、±0.2 log、±0.3 log、±0.5 log、±0.7 log、±1.0 log
とした場合のそれぞれのケースについて、比較した。なお差異の範囲内で均一
に測定値がばらつくものと仮定し、乱数を発生させて大腸菌群数測定装置の計
測値として与えた。結果を図 5-3-12 に示す。 
 
図より St.1、St.2 のいずれにおいても差異が±0.5 log の範囲内では 21～47％の
節減効果が得られることが分かった。差異が小さいほど節減効果が大きくなる
































図 5-3-11 未処理下水のオゾン注入率の変化 (St.2). 
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±0 LOG ±0.2 LOG ±0.3 LOG ±0.5 LOG ±0.7 LOG ±1.0 LOG
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Control with flow meter
Control with coliforms monitoring system
























 (1) Chick のモデルによるオゾン消毒モデルにより、二次処理水、雨天時の未
処理放流水の両方について大腸菌群数の変化についてシミュレーション可
能であることが分かった。 
 (2) 二次処理水の場合は流入大腸菌群数が 300～900 CFU/mL の日変動の条件
で、オゾン注入率一定の流量制御を対照とした場合、大腸菌群数迅速計測
装置とデソキシコレート寒天培地法との測定値の差異が±50%では節減率
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③ 測定は 10～40 分毎に測定結果が得られるフローとした。また配管の材質
および内径については配管の閉塞防止と配管内壁にSSの付着の防止を両立
するため、材質と内径をパラメータとして各種配管を比較した結果、フッ
ソ樹脂製で内径 1.3 mm および 2 mm を用い、部位により使い分ける構成と
した。 
④ 長期間にわたる測定の安定性を実現するために、蛍光の光源としてこれま
































ー実験を実施した。オゾン消費率は 0～150 mg/L（オゾン注入率 0～450 mg/L）
の範囲で実験を行った結果、オゾン消費率が 50 mg/L を超えると消毒効果が現
れることから、オゾンの無効消費成分が多く含まれていることが分かった。
放流基準値である大腸菌群数を 3,000 CFU/mL以下にするために必要なオゾン
消費率が 100 mg/L 程度であった。 
 
・実際の雨天時の未処理下水によるオゾンによる連続の消毒実験を行った。そ
の結果、3 回の雨天時のいずれにおいても、降雨開始時から 30 分程度でファ
ーストフラッシュが見られたことから、その前後の未処理下水をサンプルと
して連続実験を行い、3.9×104～2.9×106 CFU/mL の大腸菌群数である未処理下







場では大腸菌群数 3,000 CFU/mL を達成するために必要なオゾン消費率が約



























御方式と比較を行った。大腸菌群数が 300～900 CFU/mL の日変動を想定した
条件でシミュレーションした結果、オゾン量は約 30％節減でき、処理流量
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